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摘要!依据混合裂变产物中碘及其母体碲的同位素的半衰期设计分离<*#?的流程%该流程的主要步骤为

浓 Lb3蒸发和PP&!萃取%实验研究了浓 Lb3蒸发对碘的去污效果#在硝酸介质中!用含?#的PP&!作为

萃取剂!研究了 L(=*浓度&水相中_?含量和有机相PP&!中?#含量对<*#?萃取率的影响!测定了含6=#
水溶液对<*#?的反萃率%用设计的推荐流程获得了放化纯的<*#?!其中含有的<*<?的活度为<*#?的<’*Y!

分离流程全程对<*#?的化学回收率约为)"Y!流程对主要(核素的去污因子大于<"*%

关键词!<*#?#放化分离程序#Lb3蒸发#PP&!萃取
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确测量<*#?的半衰期!需从混合裂变产物中分
离出放化纯的<*#?"除<*#?外!混合裂变产物中
碘的同位素还有<*<?#<**?#<*!?#<*C?等"利用它
们及其母体核素半衰期的差异!在不同时刻进
行碘的#次分离即可消除其它碘同位素对<*#?
的干扰"b2523等$<%研究用离子交换法从

92=#靶中分离放射性碘">%W.1A%1等$#%用沉
淀法从裂变产物中放化分离碲!待<*#92的子
体<*#?生长出后!再用萃取法分离<*#?"这种方
法分离步骤多!操作繁琐"?B287等$*%用萃取
法从裂变产物中除去碘!待<*#?重新生长后!再
次萃取<*#?"本工作以?B287的方法为基础!选
用浓 Lb3蒸发$!%!先从裂变产物中除去碘!再用

PP&!萃取新生长的<*#?!以将原流程简化"

>!实验
>’> 分离流程实验设计
裂变产物中与碘同位素相关的衰变链$!%示

于图<"从图<可知!若从混合裂变产物中直
接 分 离<*#?!则 存 在 碘 同 位 素<*<?&N<’# Z
G’"!8(#<**?&N<’# Z#<:(#<*!?&N<’# ZC#’)
-.1(#<*C?&N<’#Z)’E:(的干扰"<*#?的母体
<*#92的半衰期&EG:(远长于<**?#<*!?和<*C?母
体的半衰期!据此!可将硝酸铀酰溶液辐照

<"-.1!尔后!冷却<8!让<**92#<*!92和<*C92
衰变完全!再行分离<*#?"<*#?的分离有#种方法
可供选择)<(先从裂变产物中分离出<*#92!并
放置约<#:!待<*#?从<*#92中长出后!再从
<*#92中分出<*#?!如此可完全去除<**?#<*!?和
<*C?*#(先将裂变产物中的碘全部除去!放置

<#:后再分离碘!这时!碘中含有由<*#92新生
成的<*#?!如此可消除其它碘同位素对<*#?的干
扰"本工作采取第#种分离方法"

>’?!主要仪器及试剂

LaR2探测器!美国=>90P公司产品!与
多道计算机系统连接!对)"P%的<**#B2$(
射线分辨率&X\L;(为<’GEB2$!相对效率
为*GY!有效体积为<CE/-*"ba#<<̂ 电子天
平!德国 673,%3.NA公司产品!精度为十万分
之一"
同位素丰度为F"’#Y的 #*CI硝酸铀酰溶

液&I 含量#4’H(*L(=*#PP&!#Lb3#_?等均
为分析纯"

>@A!样品辐照和"谱测量
将几百-4硝酸铀酰溶液封装于聚乙烯管

中!在中子注量率约<h<"<*/-[#+A[<下堆内
辐照<"-.1"出堆后!冷却<8"取一定量混
合裂变产物溶液进行萃取条件#去污和流程验
证实验"萃取采用<"-H萃取管!两相体积大
致相同!静置分相"样品用 LaR2(谱仪测量!
采用R7--7T.A.%1C’#解谱软件进行解谱分析"

图<!与碘同位素相关的衰变链

X.4’<! 2̂/75/:7.1A.1T%&T28.%8.12.A%,%@2A

?!结果及讨论
?@>! EO,蒸发除碘
称取一定量混合裂变产物溶液!加入C-H

浓 Lb3!加热蒸至近干!重复蒸发<次!用去离
子水溶解并转入聚乙烯测量管中测量(谱"经
浓Lb3蒸发后!裂变产物中所有碘同位素的特
征峰已在(谱图中消失!表明 Lb3蒸发除碘完
全!对碘的去污因子&̂X(大于<"#"
浓Lb3蒸发操作简便!除碘效果良好!蒸

干后易于往残渣中加入所需溶液!便于与后续
分离步骤衔接"

?@?! 碘的萃取
利用碘自身的氧化还原反应!往混合裂变

产物溶液中加入?[!使存在的高价态的放射性
碘还原生成?#$*%"
称取一定量裂变产物溶液!分别于#支萃

取管中加入#-H"’C-%&’HL(=*!其中<支
另加入<##4_?!再往#支试管中分别加入

#’C-H含<""-4’H?# 的PP&!!振荡#-.1!静
置分相!取一定量的有机溶液于聚乙烯管中进
行(谱测量"结果表明)无 _?存在时!<*#?的

CC<第#期!!毛国淑等)从混合裂变产物中放化分离<*#?



萃取率为)!Y!说明样品中<*#?大部分以?#形
式存在"加入_?后!<*#?的萃取率提高到G<Y!
表明高价态的<*#?被还原为?##
加入_?调价后!用含?#的PP&!萃取碘!激

烈振荡#-.1!确保同位素交换完全!以将<*#?
萃入有机相#PP&! 中含碘量$水相中碘载体
%?[&含量和 L(=*浓度对<*#?萃取率的影响的
实验结果列于表<#
由表<可知’在水相 L(=*浓度和?[载体

量相同条件下!碘的萃取率随PP&! 中含?# 量
增加而升高!这是由于总的分子碘增加使得同
位素交换完全后放射性分子碘的比例也相对增

加!萃取率相应提高"在 L(=* 浓度和PP&! 中
含碘量相同条件下!当水相中 _?含量从)#4
提高到<##4时!总体上看!

<*#?萃取率略有提
高"在水相碘载体量和PP&! 中含碘量相同条件
下!L(=* 浓度从"’"<升至<’""-%&(H[<时!
碘的萃取率随酸度增加略有升高!这是因?[和

Le参与了反应!它们的浓度升高有利于混合
裂变产物中的高价碘被还原成?#而被PP&!萃
取#但这也说明!通过加入?[来调价的方法!并不
能将高价碘完全还原为?##
通过上述实验!选择萃取条件如下’水相中

含碘量为<##4_?"L(=* 浓度为"’C-%&)H"

PP&!中?# 含量为<""-4)H#

?@A! >A?1的反萃
萃取得到的<*#?呈分子状态!且处于有机

相PP&! 中!无法直接烘干制成!)*绝对测量用
的薄膜源!需将其反萃#常用的还原反萃剂为

(7L6=* 溶液*C!)+#本工作选择含有6=# 的水
溶液作为反萃液!以降低反萃液中盐分含量!减

少薄膜源对<*#?的自吸收#
往萃取了<*#?的PP&! 中加入等体积饱和

6=# 水溶液进行反萃#分别取一定量反萃水相
和有机相溶液进行测量!得到<*#?的反萃率为
%F#’*f<’E&Y#

?@D!一步萃取对其它核素的去污

PP&! 萃取<*#?时!92$;%$O3$b7$H7等裂
变产物核素一起留在水相!对它们的单次萃取
去污因子大于<"#%表#&#

A!放化分离>A?1的推荐流程
基于以上实验结果!建立了放化分离<*#?

的如下流程’<&将硝酸铀酰溶液在反应堆中辐
照<"-.1!冷却<8"#&称取一定量裂变产物溶
液!加入C-H浓 Lb3!蒸至近干!重复蒸干<
次!再 用C-H去 离 子 水 蒸 干 < 次"*&用

"’C-%&)HL(=*溶液转移蒸余物于萃取管
中!体积为#’C-H!加入<##4_?!放置<#:
后!加入#’C-HPP&!%?# 含量<""-4)H&!萃
取#-.1!静置分相!将有机相转移至另<支萃
取管中"!&用#’C-H"’C-%&)HL(=* 溶液
洗涤有机相#次!弃水相"C&用#’C-H饱和

6=# 水溶液反萃!取水相于聚乙烯管中!用于

LaR2(谱仪测量#
应用上述推荐流程!从裂变产物中分离出

<*#?#用 LaR2(谱仪对<*#?样品进行测量!测
得的(谱示于图##将图#与分离前混合裂变
产物的(谱相比较!计算得到<*#?的全程化学
回收率约为)"Y!计算出的流程对其它核素的
去污因子列入表*#从表*知!该流程对大多
数裂变产物核素的去污因子均大于<"*#

表>!不同萃取条件下>A?1的萃取率

B&;’*>!8W#,&%#$+.,&#*5+2>A?1&#Q&,$+75%+.-$#$+.5

水相中_?量)#4
PP&!中?#含量)

%-4(H[<&

不同 L(=*浓度%-%&(H[<&下<*#?的萃取率<&)Y
"’"< "’"C "’< "’C <’"

) <" C<’G C#’) CE’* CG’F )C’!
*" C#’C C!’! CC’* )F’" )E’#
C" )*’C )<’! CG’# E#’F EG’F
<"" E)’" E#’" EE’E G"’* G"’)

<# <" C#’G CF’! ))’! ))’G )E’C
*" CF’E )*’C E<’E E#’F )F’)
C" )#’" )!’) E<’) EE’* EC’G
<"" E"’# E!’) EF’E G#’# G#’F

!!注’<&萃取后有机相中与萃取前水相中<*#?的计数率之比
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表?!LL’D单次萃取对主要裂变产物核素的去污因子HR

B&;’*? H*%+.#&3$.&#$+.2&%#+,5

+23&$.2$55$+.",+-7%#5;(LL’D*W#,&%#$+.

核素 X̂ 核素 X̂
FF;% /Ch<"# <!"b7 /)h<"#
<!<P2 /Ch<"# FEO3 /Gh<"*
<*#92 /*h<"* FCO3 /#h<"#
<!*P2 /)h<"* <!"H7 /<’<h<"#
<"C>: /<’"h<"# <*EPA /#h<"!
<C<a- /<’#h<"# <<*61 /*h<"*
<"*>N /Ch<"# <#!6W /Fh<"#

!!从图#可看出!在<*#?样品中!除<*#?"<*<?
外!未见其他核素#C$%根据峰面积!<*<?的活度
为<*#?活度的<’*Y%在本工作设计的流程中!
堆内辐照后的冷却时间为<8!此时!<*<?的母
核<*<92-的衰变尚不足一半%因此!在萃取新
生成的<*#?时!由<*<92-衰变生成的<*<?同时被
萃取%<*<92-的半衰期为*":!在保证得到足
够量<*#?的前提下!可适当延长冷却时间!以减
少<*#?样品中<*<?的量%

图#!<*#?的(谱

X.4’#!(DA@2/,3N-%U<*#?

表A!>A?1放化分离流程的去污因子

B&;’*A!H*%+.#&3$.&#$+.2&%#+,5

+2>A?1,&-$+%G*3$%&’5*"&,&#$+.",+%*-7,*
核素 X̂ 核素 X̂
FF;% /#h<"! <!"b7 /<’*h<"!
<!<P2 /#h<"* FEO3 /!h<"*
<*#92 /<’!h<"! FCO3 /!h<"*
<!*P2 /!h<"* <*<92- /<’<h<"!
<"C>: /<’*h<"* <!"H7 /<’*h<"!
<C<a- /<’Ch<"# <**? /*h<"*
<"*>N /<’"h<"*

本工作得到了王平生和张永保同志的帮

助!在此表示感谢%
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